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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



Irt. .lationaJ Application Ma 

PCT/EP 99/07654 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 7 C01B31/28 C08G64/22 C08G63/64 



Aocoidhfl to International patent Claaafflcaflon (IPC) or to bo<h national daeatltcaflon and IPC 



a RELD8 SEARCHED 



Mnknun documentation searched (dassfflcatlon system tolowed by daoatflcatlan symbols) 

IPC 7 C01B 



Docur>ent£iDon searched aher Ihan rr*ilmun documentation to the extent that auch documents are Included In the Adda searched 
Beetroric data basecowted during the kuematlcnal search (name of data base and, where practical, search tetma L«ed) 



C DOCtlMErfTB CO MSI 15 Efl ED TO BE RELEVANT 



Category " Citation ot dooment w«h kxlcatton. where appropriate, ol the relevant passaged 



Relevant to dakn No. 



A 
X 



WO 97 30932 A (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 
COMPANY) 28 August 1997 (1997-08-28) 
page 3, line 25 - line 34 
page 1, line 4 - line 7 
column 5; table 1 



EP 0 796 819 A (IDEMITSU PETROCHEMICAL CO) 
24 September 1997 (1997-09-24) 

claims 1-4 

table 2 



-/- 



2.6 
1,6 



| X| Furt*^ documents are Isted In the contfriuation of box C. 
* Special categories ol died documents : 



ID 



Patent famlry members are leted ki annex. 



M A* document deftiHg the general state of the art which Is not 
considered to be of particular relevance 

"E" eartler document but pubished on or after the frrternatlonaJ 
fling data 

T." dc>ci*nent which may throw doubts on priority ctasrtfslor 
whkh b crted to establish the puttlcailon date of another 
cttatlon or other spectaf reason {as specrfled) 

"O* document referring to an oral oJscfosure, use, exhfcrdon or 
other means 

"P* document pubished prior to the tTtematlonaJ (tag date but 



T later document published after the kiternaHonaJ fling date 
or priority date and not In contlct wtth the appication but 
cited to understand the principle or theory underlying the 
Invention 

"X" document of particular relevance; the daJmed Invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
Involve an Inventive step when the document Is taken alone 

"V document of particular relevance; the claimed hvention 

cannot be considered to Involve an kiverrtfve step when the 
document Is ccmbfcied with one or more other such docu- 
ments, such ccmb4rKitton being obvious to a person sidled 
k\ the art 



17 December 1999 


Date of maJIng of the International search report 

11/01/2000 


Name and malkng address of the ISA 

European Patent Office. P.B. 5618 Patentlaan 2 
NL-22dOHVRl)*wfi)c 
Tel. (+31-70) 340-^040. Tx. 31 651 epo nl. 
Fax (+31-70) 340-3016 


Authorized officer 

Rlgondaud, B 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

C^Contanuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT ' 

CJtellon at doomrrt wtth hdc«lon.«hefe W^riate. ot the retevart 



btV -abonal Application No 

PCT/EP 99/07654 



A 
X 



A 
X 



A 
X 

A 
A 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 
vol. 1997, no. 07, 
31 July 1997 (1997-07-31) 

09 059012 A (MITSUBISHI GAS CHEM CO 
INC), 4 March 1997 (1997-03-04) 
abstract 



DATABASE WPI 

Section Ch, Week 199543 

Derwent Publications Ltd., London, GB* 

Class A23, AN 1995-332595 

XP002125361 

& JP 07 228679 A (MITSUI TOATSU CHEM INC) 

29 August 1995 (1995-08-29) 

abstract 



EP 0 251 586 A (MITSUBISHI CHEM IND) 
7 January 1988 (1988-01-07) 
page 6; table 1 
page 8; table 2 

WO 98 28227 A (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 
COMPANY) 2 July 1998 (1998-07-02) 
the whole document 



?2»?iiS? 3 ! 4 , A (E I - DU P0NT DE- NEMOURS AND 
COMPANY) 8 January 1998 (1998-01-08) 
page 4, line 1 



EP 0 846 713 A (MITSUBISHI CHEM CORP) 
10 June 1998 (1998-06-10) 
claims 5-7 
page 4, line 1 - line 38 

DE 33 27 274 A (BAYER AG) 

7 February 1985 (1985-02-07) 
claim 1 

page 12, line 1-5 
page 16 -page 17 

GB 2 032 406 A (LUMMUS CO) 

8 May 1980 (1980-05-08) 
claims 1-13 



-/- 



Relevant to d atari No. 

1,6 



2,5 
1,6 



2 

1,6 



2,6 
1 

2,6 
1,2,6 

1,2,5 



1,2 



Form PCTV18A/210 (aarr*iuaflcn of jMocrri *w*t) (JUy 1 SW2) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



lm .rbonaj Application Ho 

PCT/EP 99/07654 



C(Continuation) DOCUMENTS COMSJDERED TO BE RELEVANT 



Category * Cttaflcn of docunent wtth kidcafl on, where appropriate, of the relevant passage* 



Relevant to dakn No, 



DATABASE WPI 

Section Ch, Week 199008 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A41, AN 1990-054036 

XP002022018 

& JP 02 006307 A (IDEMITSU PETR0CHEM CO), 

10 January 1990 (1990-01-10) 

abstract 



1,2 



London, GB; 



DATABASE WPI 
Section Ch, Week 199509 
Derwent Publications Ltd., 
Class A17, AN 1995-063680 
XP002125362 

& JP 06 340408 A (TEIJIN KASEI LTD), 
13 December 1994 (1994-12-13) 
abstract 



1,6 



Form PCT/18A/210 (oonflnuKftan of mcotkJ sh*rt) (Jfciy 1 M2) 



page 3 of 



3 



INTERNA 



AL SEARCH REPORT 

Infeonation on patent family mnibn 



Ink. -tiarml Application Mo 

PCT/EP 99/07654 




28-08-1997 



EP 0796819 A 



JP 7228679 



EP 0251586 



AU 
BR 
CN 
EP 



7551296 A 
9612505 A 
1209109 A 
0881986 A 



24-09-1997 



JP 
BR 
WO 



8157206 A 
9509842 A 
9616898 A 



JP 09059012 A 04-03-1997 



NONE 



29-08-1995 



NONE 



07-01-1988 



JP 
JP 
JP 
JP 
JP 
JP 
JP 
JP 
JP 
BR 
DE 
US 



2016848 C 

6076482 B 
62297320 A 

2018878 C 

6076483 B 
622*97321 A 

1939535 C 
3020132 B 
63090536 A 
8703052 
3778591 
4839458 



A 
A 
A 



10-09-1997 
20-07-1999 
24-02-1999 
09-12-1998 

18-06-1996 
23-12-1997 
06-06-1996 



19-02-1996 
28-09-1994 
24-12-1987 
19-02-1996 
28-09-1994 
24-12-1987 
09-06-1995 
18-03-1991 
21-04-1988 
08-03-1988 
04-06-1992 



W0 9828227 


A 


02-07- 


-1998 


EP 


0952961 


A 


03-11-1999 


W0 9800364 


A 


08-01- 


-1998 


EP 


0912443 


A 


06-05-1999 


EP 0846713 


A 


10-06- 


-1998 


JP 


10226724 


A 


25-08-1998 










US 


5986037 


A 


16-11-1999 


DE 3327274 


A 


07-02- 


-1985 


BR 


8403747 


A 


02-07-1985 










CA 


1236115 


A 


03-05-1988 










EP 


0134506 


A 


20-03-1985 










ES 


534678 


A 


16-04-1985 










JP 


1854162 


C 


07-07-1994 










JP 


5067566 


B 


27-09-1993 










JP 


60042214 


A 


06-03-1985 










MX 


167421 


B 


22-03-1993 










US 


4764308 


A 


16-08-1988 


GB 2032406 


A 


08-05- 


1980 


US 


4346047 


A 


24-08-1982 










IE 


48558 


B 


06-03-1985 


JP 2006307 


A 


10-01- 


1990 


JP 


6029129 


B 


20-04-1994 


JP 6340408 


A 


13-12- 


1994 


NONE 
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VERTRA 



^BER DIE INTERNATIONALE ZuJfclM EN ARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 18 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders Oder Anwalts 

LeA 32990-PC 


WE1TERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formblatt PCT/ISA/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 99/07654 


Internationales Anmeldedatum 
(Tag/Monat/Jahr) 

12/10/1999 


(Fruhestes) Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 

22/10/1998 


Anmelder 

BAYER AKTIENGESELLSCHAFT et al . 



Dieser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemaG 
Artikel 18 ubermittelt. Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt _4 Blatter. 

[X| Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



1. Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

| | Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

b. Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 

| | in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in computerlesbarer Form eingereicht worden ist. 



□ 
□ 
□ 
□ 



Die Erklarung, daG das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationalen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

| | Die Erklarung, daG die in computerlesbarer Form erfafSten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 

| [ Bestimmte Anspruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
| | Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 



4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

[X] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



5. Hinsichtlich der Zusammenfassung 

nr| wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld III angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
| | Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

6. Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. 



| | wie vom Anmelder vorgeschlagen [X] keine der Abb. 

| | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formblatt PCT/ISA/210 (Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONAL^ptECHERCHENBERICHT 



Rationales Aktenzeichen 

KJ/EP 99/07654 



A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENSTANDES 

IPK 7 C01B31/28 C08G64/22 C08G63/64 



Nach der Internationalen Patentklassifikation (IPK) oder nach der nationalen Klassifikation und der IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klassifikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 7 C01B 



Recherchierte aber nicht zum Mindestprufstoff gehdrende Veroffentlichungen, soweit diese unter die rec here hie rten Gebiete fallen 



Wahrend der internationalen Recherche konsultierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C- ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 


Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


WO 97 30932 A (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 
COMPANY) 28. August 1997 (1997-08-28) 
Seite 3, Zeile 25 - Zeile 34 
Seite 1, Zeile 4 - Zeile 7 
Spalte 5; Tabelle 1 


l 


A 




2,6 


X 


EP 0 796 819 A (IDEMITSU PETROCHEMICAL CO) 
24. September 1997 (1997-09-24) 

Anspruche 1-4 

Tabelle 2 


1,6 


A 


-/- 


2 



Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



Siehe Anhang Patentfamilie 



° Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 

"A" Veroffentlichung, die den allgemeinen Stand der Technik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am Oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

"L" Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lassen T Oder durch die das Verdffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Veroffentlichung belegt werden 
soil oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefOhrt) 

"O" Veroffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaRnahmen bezieht 
"P" Veroffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



T" Spatere Veroffentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

*'X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werdea wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 

"&" Veroffentlichung, die Mttglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 

17. Dezember 1999 


Absendedatum des internationalen Recherchenberichts 

11/01/2000 


Name und Postanschrift der Internationalen Re ch ere hen be horde 
Europatsches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Bevollmachtigter Bediensteter 

Rigondaud, B 
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INTERNATIONALM1ECHERCHENBERICHT 



ationafes Aktenzeichen 

PCT/EP 99/07654 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 


Kategorte 0 


Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angab© der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 


1,6 




vo i . xyy / , no . u / , 






31. Juli 1997 (1997-07-31) 






& JP 09 059012 A (MITSUBISHI GAS CHEM CO 






INC), 4. Marz 1997 (1997-03-04) 






Zusammenf assung 




A 





2,5 


X 


DATABASE WPI 


1,6 




Section Ch, Week 199543 






Derwent Publications Ltd., London, GB; 






li ass f\c6, an lyvb-oo^byb 






XP002125361 






& JP 07 228679 A (MITSUI T0ATSU CHEM INC), 






29. August 1995 (1995-08-29) 






Zusammenf assung 




A 

A 





o 
c 


X 


EP 0 251 586 A (MITSUBISHI CHEM IND) 


1,6 




7. Januar 1988 (1988-01-07) 






Seite 6; Tabelle 1 






beite o; 1 aoe lie z 




X 


WO 98 28227 A (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 


1 




COMPANY) 2. Juli 1998 (1998-07-02) 






das ganze Dokument . 




A 
A 


2,6 


X 




WO 98 00364 A (E.I. DU PONT DE NEMOURS AND 


1 




COMPANY) 8. Januar 1998 (1998-01-08) 






Seite 4, Zeile 1 




A 

A 





2,6 


A 


EP 0 846 713 A (MITSUBISHI CHEM CORP) 


1,2,6 




10. Juni 1998 (1998-06-10) 






Anspriiche 5-7 






Seite 4, Zeile 1 - Zeile 38 




A 


DE 33 27 274 A (BAYER AG) 


1,2,5 




7. Februar 1985 (1985-02-07) 






Anspruch 1 






beite 1l , z.ei le i-b 






Seite 16 -Seite 17 




A 


GB 2 032 406 A (LUMMUS CO) 


1,2 




8. Mai 1980 (1980-05-08) 






Anspriiche 1-13 






-/-- 
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INTERNATIONAL 



ECHERCHENBERICHT 



Rationales Aktenzeichen 

TCT/EP 99/07654 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 



Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



DATABASE WPI 

Section Ch, Week 199008 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class A41, AN 1990-054036 

XP002022018 

& JP 02 006307 A (IDEMITSU PETROCHEM CO), 
10. Januar 1990 (1990-01-10) 
Zusammenfassung 



1,2 



London, GB; 



DATABASE WPI 
Section Ch, Week 199509 
Derwent Publications Ltd., 
Class A17, AN 1995-063680 
XP002125362 

& JP 06 340408 A (TEIJIN KASEI LTD), 
13. Dezember 1994 (1994-12-13) 
Zusammenfassung 



1,6 



Formblan PCT/ISA/210 (Fortsetzung von Blatt 2) (Juli 1992) 
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INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

Information on patent family members 



Rational Application No 

PCT/EP 99/07654 



Patent document 




Publication 


Patent family 




Publication 


cited in search report 




date 


member(s) 




date 


WO 9730932 


A 


28-08-1997 


AU 


7551296 


A 


10-09-1997 








BR 


9612505 


A 


20-07-1999 








CN 


1209109 


A 


24-02-1999 








EP 


0881986 


A 


09-12-1998 


EP 0796819 


A 


24-09-1997 


JP 


8157206 


A 


18-06-1996 








BR 


9509842 


A 


23-12-1997 








WO 


9616898 


A 


06-06-1996 


JP 09059012 


A 


04-03-1997 


NONE 








JP 7228679 


A 


29-08-1995 


NONE 








EP 0251586 


A 


07-01-1988 


JP 


2016848 


C 


19-02-1996 








JP 


6076482 


B 


28-09-1994 








JP 


62297320 


A 


24-12-1987 








JP 


2018878 


C 


19-02-1996 








JP 


6076483 


B 


28-09-1994 








JP 


62297321 


A 


24-12-1987 








JP 


1939535 


C 


09-06-1995 








JP 


3020132 


B 


18-03-1991 








JP 


63090536 


A 


21-04-1988 








BR 


8703052 


A 


08-03-1988 








DE 


3778591 


A 


04-06-1992 








US 


4839458 


A 


13-06-1989 


WO 9828227 


A 


02-07-1998 


- EP 


0952961 


A 


03-11-1999 


WO 9800364 


A 


08-01-1998 


EP 


0912443 


A 


06-05-1999 


EP 0846713 


A 


10-06-1998 


JP 


10226724 


A 


25-08-1998 








US 


5986037 


A 


16-11-1999 


DE 3327274 


A 


07-02-1985 


BR 


8403747 


A 


02-07-1985 








CA 


1236115 


A 


03-05-1988 








EP 


0134506 


A 


20-03-1985 








ES 


534678 


A 


16-04-1985 








JP 


1854162 


C 


07-07-1994 








JP 


5067566 


B 


27-09-1993 








JP 


60042214 


A 


06-03-1985 








MX 


167421 


B 


22-03-1993 








US 


4764308 


A 


16-08-1988 


GB 2032406 


A 


08-05-1980 


US 


4346047 


A 


24-08-1982 








IE 


48558 


B 


06-03-1985 


JP 2006307 


A 


10-01-1990 


JP 


6029129 


B 


20-04-1994 


JP 6340408 


A 


13-12-1994 


NONE 
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMME NARBEIT AUF DE M 

GEBIET DES PATENTWESENS 




PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
LeA 32990-PC 



WEITERES VORGEHEN 



siehe Mitteilung uber die Ubersendung des internationalen 
vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/IPEA/416) 



Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP99/07654 



Internationales knrr\e\4e<iatum(Tag/Monat/Jahr) 
12/10/1999 



Prioritatsdatum (Tag/MonaVTag) 
22/10/1998 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Klassifikation und IPK 
C01B31/28 



Anmelder 

BAYER AKTI ENG ES ELLSCH AFT et al. 



1 . Dieser Internationale vorlaufige Prufungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen Prufung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaft Artikel 36 ubermittelt. 

2. Dieser BERICHT umfaGt insgesamt 4 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handett es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Antagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 

I K Grundlage des Berichts 

II □ Prioritat 

til □ Keine Erstellung eines Gutachtens uber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 

IV □ Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

V E3 Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 

gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

VI □ Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

VII □ Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

VIII □ Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



18/05/2000 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 



20.10.2000 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
Prufung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 Munchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: 449 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Sala, P 

Tel. Nr. 449 89 2399 8568 



^5 



Formblatt PCT/IPE A/409 (Deckblatt) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER 

PRUFUNGSBERICHT Internationales Aktenzeichen PCT/EP99/07654 

I. Grundlage des Berichts 

1 Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gelten im Rahmen dieses Berichts ais "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, weil sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Seiten: 

1-6 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-6 ursprungliche Fassung 



2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 



4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 



V. Begrundete Feststeltung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1 . Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 1,6 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 

Nein: Anspruche 2-5 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1 -6 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Bei blatt 
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Zu Punkt V 

Begriindete Feststellung nach Regel 66.2(a)(ii) hinsichtlich der Neuheit, der 
erfinderischen Tatigkeit und der gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und 
Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

Anspruch 1 : 

Aus den ersten sieben Dokumenten des internationalen Recherchenberichts ist 
Phosgen mit weniger als 150 ppm Tetrachlorokohlenstoff bekannt. Es wird besonders 
auf die im internationalen Recherchenbericht angegebenen Dokumentteile verwiesen. 
Der Gegenstand des Anspruch 1 ist somit nicht neu. 

Anspruch 6: 

Aus mehreren der obengenannten Dokumenten ist die Verwendung des Phosgens zur 
Herstellung von Polycarbonaten bekannt. Der Gegenstand des Anspruch 6 ist somit 
ebenfalls nicht neu. 

Anspruhe 2-5: 

Die Herstellung von Phosgen durch Umsetzung von Chlor mit CO an Aktivkohle bei 
leicht erhohter Temperatur (40-1 00°C) ist aus DE-A-3327274 bekannt (siehe die Seite 
3, in der dieses Dokument seinen eigenen Stand derTechnik erwahnt). Aus 
D1=WO97/30932, Seite 3, Zeilen 18-25, sind auch Temperaturen in diesem Bereich 
bekannt (die konkret genannte Werte sind 40 und 50°C). Das Verfahren gemaB 
Anspruch 2 unterscheidet sich somit von diesem Stand der Technik lediglich dadurch, 
daf3 der Druck gegenuber dem atmospherischen Druck leicht erhoht ist. Es ist nicht 
erkennbar, weiche technische Effekte mit dieser leichten Erhohung des Drucks 
verbunden sind (in den Beispielen ist die Rolle des Drucks unklar, weil die Temperatur 
des Vergleichsbeispiels nicht identisch mit der Temperatur der Beispiele 1 und 2 ist). 



Zu Punkt VIII 

Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 

Das Verfahren der Anspriiche wird durch die Temperatur und den Druck 

gekennzeichnet, die unmittelbar hinter dem Generator gemessen sind. 

Es ist nicht klar, ob die unmittelbar hinter einem Reaktor gemessenen Parameter eine 
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treue Widergabe der Umsetzungsparameter des Reaktors sind, und besonders ob dies 
bei alien Reaktorbauarten der Fall ist. 
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INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



International application No. 

PCT/EP99/07654 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 



[^j the international application as originally filed. 

| j the description, pages ^ 

pages 

pages 

pages 



as originally filed, 
_, filed with the demand, 
m , filed with the letter of 
_ , filed with the letter of 



| | the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-6 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



[ | the drawings, sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

1 I the description, pages 

I I the claims, Nos. 



I 1 the drawings, sheets/fig 



2 I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
1 — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (I A) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1, 6 



2-5 



1-6 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



Citations and explanations 



Claim 1: 

The first seven documents listed in the 
international search report disclose phosgene with 
less than 150 ppm tetrachlorocarbon . Particular 
reference is made to the passages from those 
documents cited in the international search report. 
The subject matter of Claim 1 is therefore not 
novel . 

Claim 6: 

Several of the aforementioned documents disclose the 
use of phosgene for producing polycarbonates. 
Consequently, the subject matter of Claim 6 also 
lacks novelty. 



Claims 2-5: 

DE-A-33 27 274 (see page 3 on which said document 
refers to its own prior art) discloses the 
production of phosgene by reacting chlorine with CO 
in the presence of activated carbon at a slightly 
raised temperature (40-100°C). WO-A-97 /30932 (Dl), 
page 3, lines 18-25, also discloses temperatures in 
the same range (the specific values specified are 40 
and 50°C). The method as per Claim 2 therefore 
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differs from this prior art merely in that the 
pressure is slightly higher than atmospheric 
pressure. It is not clear what technical effects 
are linked with this slight increase in pressure (in 
the examples, the role of the pressure is unclear, 
since the temperature in the comparative example is 
not identical to the temperature in Examples 1 and 
2) . 



Form PCT/IPEA/409 (Box V) (January 1994) 





■^national application No. 
PCT/EP 99/07654 



INTERNATIONAL PRELIMINARY EXAMINATION REPORT 



VIII. Certain observations on the international application 



The following observations on the clarity of the claims, description, and drawings or on the question whether the claims are fully 
supported by the description, are made: 



The method defined in the claims is characterised by 
temperature and pressure, which are measured 
directly behind the generator. It is not clear 
whether the parameters measured directly behind a 
reactor provide a true reflection of the reaction 
parameters of the reactor and, in particular, 
whether this is the case for all types of reactor. 
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(54) Bezeichnung: TETRACHLORKOHLENSTOFFARMES PHOSGEN 
(57) Abstract 

The invention relates to a method for the production of phosgene having a carbon tetrachloride content of less than 150 ppm, especially 
for the production of polycarbonates and polyesters. According to said method, carbon monoxide is reacted with chlorine in the presence 
of elementary carbon at a temperature ranging from 30 to 80° C and a pressure raging from 120 to 400 kPa, said temperature and pressure 
being measured directly behind the phosgene generator. 

(57) Zusammenfassung 

In einem Verfahren zur Herstellung von Phosgen mit weniger als 150 ppm Tetrachlorkohlenstoff, insbesondere fllr die Herstellung 
von Polycarbonaten und Polyestern, wird Kohlenmonoxid mit Chlor in Gegenwart von elementarem Kohlenstoff bei einer Temperatur von 
30 bis 80 °C und einem Druck von 120 bis 400 kPa, gemessen unmittelbar hinter dem Phosgengenerator, umgesetzt. ^ 
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(57) Abstract 



The invention relates to a method for the production of phosgene having a carbon tetrachloride content of less than 150 ppm, especially 
for the production of polycarbonates and polyesters. According to said method, carbon monoxide is reacted with chlorine in the presence 
of elementary carbon at a temperature ranging from 30 to 80° C and a pressure raging from 120 to 400 kPa, said temperature and pressure 
being measured directly behind the phosgene generator. 

(57) Zusammenfassung 

In einem Verfahren zur Herstellung von Phosgen mit weniger als 150 ppm Tetrachlorkohlenstoff, insbesondere fUr die Herstellung 
von Polycarbonaten und Polyestem, wird Kohlenmonoxid mit Chlor in Gegenwart von elementarem Kohlenstoff bei einer Temperatur von 
30 bis 80 °C und einem Druck von 120 bis 400 kPa, gemessen unmittelbar hinter dem Phosgengenerator. umgesetzt. 
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Tetrachlorkohlenstoffarmes Phosgen 



Die Erfindung betrifft tetrachlorkohlenstoffarmes Phosgen, ein Verfahren zu dessen 
5 Herstellung sowie dessen Verwendung zur Herstellung von Polycarbonaten und 

Polyestercarbonaten. 

Phosgen ist ein wichtiges Ausgangsmaterial zur Herstellung von Zwischenprodukten 
und Endprodukten in vielen Zweigen der Chemie, insbesondere bei der Herstellung 
10 von Isocyanaten, Polycarbonatkunststoffen und Chlorameisensaureestern. Reines 

Phosgen ist ein farbloses, hydrolyseempfindlich^s, toxisches Gas, das unter Nornial- 
druck bei -127,8°C siedet und bei 7,56°C zu einer farblosen Flussigkeit kondensiert. 

Es ist bekannt, Phosgen durch katalytische Vereinigung von Kohlenmonoxid (CO) 
1 5 und elementarem Chlor (Cl 2 ) herzustellen: 

Kat. c k 

CO + Cl 2 c=o 

cr 

Als Katalysator wird rneist Aktivkohle verwendet. Die Reaktion ist exotherm und der 
20 Umsatz nahezu vollstandig. Es ist ublich, die Reaktion in mit Katalysator befullten 

Rohrreaktoren aus Normalstahl oder Edelstahl durchzufuhren. Zum Abfuhren der 
Reaktionswarme werden die Rohre in der Regel von auBen gekuhlt. Je nach Verfah- 
rensbedingungen enthalt das nach diesem Verfahren hergestellte Phosgen mehr oder 
weniger groBe Mengen an Tetrachlorkohlenstoff (CC1 4 ) als Verunreinigung. Dieses 
25 wird durch unerwunschte Nebenreaktionen wie Disproprotionierungsreaktionen, 

Oberchlorierung des Kohlenmonoxids, Chlorierung des Kohlenstoffkatalysators und 
Chlorierung von Methan (CH 4 ) gebildet. Der Verunreinigungsgrad des nach gangi- 
gen Verfahren hergestellten Phosgens durch Tetrachlorkohlenstoff liegt Iiblicher- 
weise in einem Bereich von 250 bis 2000 ppm. 



WO 00/24672 




PCT/EP99/07654 



10 



15 



20 



25 



Die Bildung von Tetrachlorkohlenstoff als Nebenprodukt bei der Phosgenherstellung 
ist in vielerlei Hinsicht problematisch. So miissen wegen der Umweltunvertraglich- 
keit von chlorierten Kohlenwasserstoffen kostspielige Vorkehrungen getroffen wer- 
den, die sicherstellen, daB der bei der Reaktion entstehende Tetrachlorkohlenstoff 
nicht an die Aufienvvelt abgegeben wird. Femer wirken sich selbst geringe Gehalte an 
Tetrachlorkohlenstoff nachteilig auf einige, unter Verwendung von Phosgen herge- 
stellte Produkte, insbesondere Kunststoffe, aus. Fur die Herstellung von Polycarbo- 
natkunststoffen wird beispielsweise hochreines Phosgen mit einem Tetrachlorkoh- 
lenstoffgehalt von hochstens 250 ppm benotigt, urn Verfarbungen in dem normaler- 
weise farblosen und durchsichtigen Endprodukt zu vermeiden. 

In der JP 88-156040 wird ein Verfahren zur Herstellung von tetrachlorkohlenstoff- 
armem Phosgen durch Reaktion von Kohlenmonoxid mit Chlor iiber Aktivkohle bei 
350°C beschrieben, in dem der Aktivkohlekatalysator vor der Reaktion durch Saure- 
behandlung von Verunreinigungen durch Ubergangsmetalle, Bor, Aluminium und 
Silicium befreit wird. Das nach diesem Verfahren hergestellte Phosgen weist einen 
Tetrachlorkohlenstoffgehalt von 150 ppm auf. Nachteilig an diesem Verfahren ist 
jedoch die aufwendige Vorbehandlung des Aktivkohlekatalysators. 

In der JP 80-014044 wird ein Reaktor zur Umsetzung von Chlor und Kohlenmonoxid 
zu Phosgen vorgeschlagen, in dem der Aktivkohlekatalysator an den Reaktorwanden 
mit Hilfe eines Metallnetzes angebracht ist. Durch diese Anordnung wird ein Uber- 
hitzen des Katalysatorbetts vermieden. Das in einem solchen Reaktor bei Tempera- 
turen von 200 bis 250°C und einer DurchfluBgeschwindigkeit von 600 bis 1200 1/h 
hergestellte Phosgen weist einen Tetrachlorkohlenstoffgehalt von 250 bis 400 ppm 
auf. Nachteilig an diesem Verfahren ist jedoch, daC eine Neubefullung des Reaktors 
mit Aktivkohle bei Abfall der Aktivitat im Vergleich zu herkommlichen Rohrreak- 
toren erheblich mehr Aufwand erfordert. 
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Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, Phosgen mit einem noch geringeren 
Tetrachlorkohlenstoffgehalt bereitzustellen. 

Gelost wird diese Aufgabe durch ein Phosgen, das weniger als 150 ppm Tetrachlor- 
5 kohlenstoff enthalt. Gegenstand der Erfindung ist ferner ein Verfahren zur Herstel- 

lung eines solchen Phosgens, in dem man Kohlenmonoxid mit Chlor in Gegenwart 
von elementarem Kohlenstoff bei einer Temperatur von 30 bis 80°C und einem 
Druck von 120 bis 400 kPa abs , gemessen unmittelbar hinter dem Phosgengenerator, 
umsetzt. 

10 

Vorteilhafterweise ist es zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens mog- 
lich, iibliche Rohrreaktoren aus Normalstahl odcr Edelstahi durchgefuhrt werden, 
dessen Rohre mit dem Kohlenstoffkatalysator gefullt sind. Der Rohrreaktor kann 
kontinuierlich oder diskontinuierlich betrieben werden. 

15 

Kohlenmonoxid und Chlor werden zu etwa gleichen Teilen, vorzugsweise bei 
Raumtemperatur, in den Reaktor eingefuhrt. Um sicherzustellen, daB das gesamte 
Chlor umgesetzt wird, kann ein geringer UberschuB von Kohlenmonoxid verwendet 
werden. Vorzugsweise werden die beiden Reaktanden vor Eintritt in den Reaktor in 
20 einer geeigneten Mischvorrichtung, beispielsweise in einem statischen Mischer, ver- 

mischt. 



Ein weiterer Vorteil des erfindungsgemaBen Verfahrens ist es, daB keine spezielle 
Vorbereitung des Katalysators erforderlich ist. 

Der aus dem Reaktor austretende Gasstrom soli eine Temperatur von 70 bis 80°C, 
gemessen unmittelbar hinter dem Phosgengenerator, nicht uberschreiten. Vorzugs- 
weise betragt die Temperatur des aus dem Reaktor austretenden Gasstroms im er- 
findungsgemaBen Verfahren 40 bis 70°C. Ein Uberschreiten dieser Temperaturen 
wird mit Hilfe von entsprechenden Kuhlvorrichtungen verhinderL welche die bei der 
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Reaktion frei vverdende Reaktionswarme abfuhren und ein Uberhitzen des Katalysa- 
tors verhindern. 

Als Kohlenstoffkatalysator wird bevorzugt Aktivkohle eingesetzt. Vorzugsweise 
wird als Katalysator kornige Aktivkohle mit einem Korndurchmesser von 3 bis 4 mm 
verwendet. Die Porenoberflache der Aktivkohle betragt vorzugsweise etwa 
1000m 2 /g. Das Schuttgewicht der verwendeten Aktivkohle betragt vorzugsweise 
etwa 450 g/1. 

Der Druck gemessen unmittelbar hinter dem Phosgenreaktor betragt vorzugsweise 
hochstens 300 kPa abs . Dadurch wird sichergestellt, daB Phosgen im Reaktor nicht 
kondensieren kann. 

Das nach dem erfindungsgemafJen Verfahren hergestellte, am Kopf des Reaktors aus- 
15 tretende Phosgen wird vorzugsweise bei Temperaturen von -10 bis -20°C konden- 

siert. Infolge seines geringen Tetrachlorkohlenstoffgehalts von weniger als 1 50 ppm 
kann es unmittelbar ohne weitere Reinigung zur Herstellung von Polymeren mit 
Carbonatbindung, insbesondere von Polycarbonaten oder Polyestercarbonaten, ver- 
wendet werden. 

20 

Das zur Umsetzung verwendete Chlor kann nach ublichen technischen Verfahren wie 
Chloralkali- oder Chlorwasserstoffelektrolyse hergestellt werden und sollte mog- 
lichst rein sein. Besonders geeignet ist Chlor mit einem Reinheitsgrad von mehr als 
98 %. Vorzugsweise wird flussiges Chlor aus einem Lagerbehalter verwendet, das in 
25 einem beheizten Vergaser verdampft und anschlieBend in einem Nachverdampfer 
von eventuell mitgerissenem, fiussigem Chlor befreit wird. 

Das fur die Umsetzung verwendete Kohlenmonoxid kann nach ublichen Verfahren, 
beispielsweise aus Erdgas/Naphtha in einer Synthesegasanlage oder aus Koks durch 
30 Blasen mit Sauerstoff hergestellt werden. Es hat sich als besonders vorteilhaft erwie- 

sen, wenn das Kohlenmonoxid einen Methangehalt von weniger als 50 ppm aufweist. 

Im folgenden wird die Erfindung durch Ausfuhrungsbeispiele vveiter erlautert. 
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Beispiel 1 

500 NmYh Kohlenmonoxid mit einer Reinheit von 97,5 % und einem Methangehalt 
von 50 ppm, gemessen durch eine On-Line-IR-Messung (Methode 2301-0207901- 
9 ID), und 480 NmVh Chlor mit einer Reinheit von 99,9 % wurden bei Raumtempe- 
ratur gemischt und einem mit Aktivkohle (Korndurchmesser etwa 4 mm, Porenober- 
flache etwa 1000 m 2 /g, Schuttgewicht etwa 450 g/1) gefullten Phosgengenerator 
zugefuhrt. Der Generator vvurde gekuhlt, so daB die Temperatur des gebildeten Phos- 
gens, gemessen unmittelbar nach Verlassen des Generators, 55°C betrug. Der Druck, 
gemessen unmittelbar nach Verlassen des Generators, betrug 80 kPa„ (180 kPa abs ). 
Das hergestellte Phosgen wies einen Tetrachlorkohlsnstoffgehalt von 100 ppm auf. 

Beispiel 2 

500 NmVh Kohlenmonoxid mit einer Reinheit von 98 % und einem Methangehalt 
von 50 ppm, gemessen durch eine On-Line-IR-Messung (Methode 2301-0207901- 
9 ID) und 480 NmVh Chlor wurden bei Raumtemperatur gemischt und einem mit 
Aktivkohle (Korndurchmesser etwa 4 mm, Porenoberflache etwa 1000 m7g, Schutt- 
gewicht etwa 450 g/1) gefullten Phosgengenerator zugefuhrt. Der Generator wurde 
gekuhlt, so daB die Temperatur des gebildeten Phosgens, gemessen unmittelbar nach 
Verlassen des Generators, 40°C betrug. Der Druck, gemessen unmittelbar nach Ver- 
lassen des Generators, betrug 40 kPa^ (140 kPa abs ). Das hergestellte Phosgen wies 
einen Tetrachlorkohlenstoffgehalt von 80 ppm auf. 

Vergleichsbeispiel 

500 NmVh Kohlenmonoxid mit einer Reinheit von 98 %, einem Methangehalt von 
10 ppm und 485 NmVh Chlor wurden bei Raumtemperatur gemischt und einem 
Phosgengenerator wie in den Beispielen 1 und 2 zugefuhrt. Der Generator wurde 
gekuhlt, so dafi die Temperatur des gebildeten Phosgens, gemessen unmittelbar nach 
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Verlassen des Generators, 85°C betrug. Der Druck, gemessen ebenfalls unmittelbar 
nach Verlassen des Generators, betrug 600 kPa, (700 kPa abs ). Das hergestellte Phos- 
gen vvies einen Tetrachlorkohlenstoffgehalt von 290 ppm auf. 
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Patentanspruchc 

1. Tetrachlorkohlenstoffarmes Phosgen, enthaltend weniger als 150 ppm Tetra- 
chlorkohlenstoff. 

2. Verfahren zur Herstellung von tetrachlorkohlenstoff-armem Phosgen durch 
Umsetzen von Kohlenmonoxid mit Chlor in Gegenwart von elementarem 
Kohlenstoff in einem Reaktor, dadurch gekennzeichnet, daB der aus dem 
Reaktor austretende Gasstrom eine Temperatur von 30 bis 80°C aufweist und 
unter einem Druck von 120 bis 400 kPa abs , gemessen unniittelbar hinter dem 
Phosgengenerator. steht. 

3. Verfahren gemaB Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB der aus dem 
Reaktor austretende Gasstrom eine Temperatur von 40 bis 70°C aufweist. 

4. Verfahren gemaB Anspruch 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, daB der aus 
dem Reaktor austretende Gasstrom unter einem Druck von hochstens 
300 kPa^ steht. 

5. Verfahren gemaB einem der Anspriiche 2 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Methangehalt des Kohlenmonoxids hochstens 50 ppm betragt. 



25 



Verwendung des tetrachlorkohlenstoffarmen Phosgens nach einem der 
Anspriiche 1 bis 5 zur Herstellung von Polycarbonaten und Polyestercarbo- 
naten. 
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